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論文内容の要旨
半導体量子ドット中では、光励起によって生成された電子、正孔が空間的に閉じ込められることにより大きな相関
関係を持つため、大きな非線形光学応答や、バルク結晶中では現れない特異な多励起子状態が現れることが期待され
る。本研究では、 CuCl 量子ドット中に閉じ込められた励起子分子状態に着目し、二光子共鳴励起分光及び中赤外過
渡吸収分光によって、新たなエネルギー準位やその遷移過程を明らかにした。
量子ドット中の励起子分子では、これまで、二光子吸収過程の報告はなかった。それは、ドットのサイズ分布による
吸収帯の不均一拡がりにより、二光子吸収帯の判別が難しいためと考えられる。本研究では、励起子分子の励起光に
対する偏光選択則を利用することで、二光子吸収による励起子分子の直接生成過程を初めて確認した。さらに、二光
子共鳴励起によって、励起子分子のサイズ選択励起が実現できることを示した。今後、励起子分子の量子サイズ効果
の研究を行う上で、二光子励起が有効な励起子分子の励起過程であることが、本研究により明らかとなった。
次に、超高速ポンプープローブ分光による中赤外過渡吸収測定を行い、励起子及び励起子分子による吸収成分を観
測した。閉じ込め励起子分子による赤外過渡吸収の観測は、本研究が初めてである。励起子分子による吸収エネルギ
ー及びスベクトルは、単一励起子のリュードベリ ls-2p 状態間の遷移を主とするそれと類似している。この結果から、
観測された励起子分子の過渡吸収は、励起子分子を構成する励起子の 1 つがリュードベリ状態聞の遷移を起こすこと
に起因していると思われる。水素分子では、このような遷移が起こると 2 つの水素原子は解離するが、量子ドット中
では 2 つの励起子は完全に解離で、きないため、量子ドット特有の安定した励起状態を生成していると考えられる。本
研究の結果は、量子ドット中の多励起子状態に対する閉じ込め効果の新しい物理的概念を与えた。
論文審査の結果の要旨
半導体量子ドット中では、光励起によって生成された励起子(電子正孔対)がナノ空間に閉じ込められることによ
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り、そのコヒーレンスが顕在化し、様々な量子サイズ効果が現れる。特に、 1 つの量子ドット中に複数個の励起子を
同時に生成した場合、荷電粒子聞に働くクーロンカによる 5齢、相関のために大きな非線形光学応答やバルク結品中で
は現れない特異な閉じ込め多励起子状態の出現が期待される。本論文では、塩化ナトリウム (NaCl)単結品中に担持
された数ナノメートルのサイズの塩化第一銅 (CuCl)量子ドット試料を用いて、量子ドット中に閉じ込められた 2励
起子の束縛状態である励起子分子状態に着目し、二光子励起分光及び、中赤外過渡吸収分光によって、複数個の互いに
相互作用する閉じ込め励起子状態が形成する新たなエネルギー準位やその光学遷移過程を明らかにしたものである。
はじめに、紫外、可視、赤外波長可変光源である光学パラメトリック増幅 (OPA) レーザーシステムをはじめとす
る 2 光子励起分光、中赤外過渡吸収分光実験装置の立ち上げを行った。特に OPA は複数の光増幅装置を組み合わせ
るために出力光の安定条件を維持する技術を有することが不可欠であり、このことにより本論文の以下の実験が可能
となった。
まず、 CuCl バルク結晶においては励起子分子の二光子励起による直接生成が可能である。しかし、量子ドット中
の励起子分子に対しては、これまで、二光子吸収過程の存在を示す証拠はなかった。本論文では、励起光として直線偏
光または円偏光を用いて、二光子吸収の偏光選択則を利用することにより、全角運動量の異なる 2種類の励起子分子
状態を直接生成できることを初めて明らかにした。
次に、この二光子励起に伴う励起子及び励起子分子発光スベクトルの励起エネルギー依存性を解析し、二光子励起
により励起子分子のサイズ選択励起が可能であることを示した。このことにより、励起子分子状態の非線形4性やその
緩和過程のサイズ依存性を研究する上で、二光子励起法が有力な手段であることを明らかにした。
さらに、超高速ポンプ・プロープ分光による中赤外過渡吸収分光測定の結果、閉じ込め励起子分子の励起状態吸収
の観測に成功した。この励起状態吸収エネルギー及び、スペクトル形状は、閉じ込め単一励起子のリュードベリ ls-2p
状態間の遷移に伴うそれらと極めて類似している。この結果から、励起子分子の過渡吸収は主に分子を構成する励起
子の 1 つがリュードベリ状態聞の遷移を起こすことに起因していると考えられる。励起子分子のモデルとなる水素分
子ではこのような遷移が起こると 2 つの水素原子は解離するが、量子ドット中では 2 つの励起子は閉じ込めにより解
離できないため量子ドット特有の安定した励起状態を形成するものと考えられる。
このように本論文は量子ドット中の多励起子状態に対する閉じ込め効果について新しい物理的概念を与えたもの
であり、非線形光学現象の基礎及び応用研究の発展に寄与するところが大きく、博士(理学)の学位論文として価値
あるものと認める。
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